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G a 同位素平衡分馏系数的理论计算

张继习
,

刘耘

( 中国科学院 地球化学研究所 矿床地球化学国家重点实验室
,

贵州 贵阳 5 50 0 0 2)

稼 ( G
a
) 原子序数为 3 1

,

位于周期表中第四周期
、

第三主族
,

是一种典型的两性 (酸性和碱性 )

金属
,

与其同族元素铝 ( lA ) 和锢 ( I n) 以及同周期相邻元素锌 ( Z n) 和锗 ( G e) 具有非常相似的化

学和物理性质
。

稼有两种稳定同位素
: “ gG a 和 7 `G a ,

丰度分别为 60
.

16 和 39
.

84 %
。

G a
的两种稳定

同位素丰度都比较大
,

分析容易
。

但是
,

截至 目前为止有关 G a
同位素的地球化学研究很少

。

我们文

献调研结果显示
,

截至 目前还没有关于 G a
同位素分馏的相关文章

。

稼是一种典型的稀散元素
,

其在地壳中的含量约为 5 只 10
一

4一 1
.

5 只 1 0
一

3%
,

储量要远远大于 c u ,

A g
,

Z n
等金属

。

稼在自然界中分布非常广泛
,

但是极少形成独立或高含量稼矿物
,

稼通常是作为一

种掺杂金属以类质同象的形式进入其他矿物
,

如闪锌矿等
。

以往关于稼的矿床学和矿床地球化学研究

主要是作为其它矿床的伴生组分进行的
。

稼含量比较高的矿物主要有含锌矿物 ( 闪锌矿等 )
、

铝土矿
、

锗石
、

硫稼铜矿等
,

但是后两种矿物类型非常稀少
,

只在少数地区 (南非和西南非 ) 有发现
,

铝土矿

中的稼含量可 以达到 2 0 只 10
一

“ %
。

由于 G a 是典型的稀散元素
,

可以以不同类型化合物的形式普遍存在
。

因此
,

稼同位素分馏可 以作为研究全球环境变化
、

海洋化学
、

含稼矿床成因的地球化学等方面示踪的

全新研究手段
,

具有潜在的重要学术价值
。

前人研究显示
,

G a
在水溶液中的物种存在形式随着温度和 p H 的变化而不同

。

在不同 p H 值下
,

G a
的物种形式主要有 G a (H Zo )6 3 + 、

G a (o H ) 2
+ 、

G a o H Z+ 、

G a (o H ): 和 G a (o H )4
一

等
,

每一种水化物的浓度

会随着 p H 发生变化 ( p
o

kor
v s k i e t a l

. ,

2 0 0 2 : S c o t t e t a l
. ,

2 0 0 6 )
。

在 2 5 oC 时
,

p H 小于 3 的范围内

G a (H Zo )63
+

是主要物种形式
; p H 大于 4 时主要存在形式为 G a (o H )4

一

; G a (o H )2
+

和 G a o H Z+

只在很小的

范围内含量最高 ( p H 约为 3一4 )
。

随着温度的不同
,

G a
水溶液中的物种也会有所不 同

。

在所有温度

范围内 G a( O H )4
一

的含量都比较高
。

由于 G a
物种对温度和 p H 的敏感性

,

G a
同位素分馏可 以作为研究

古海水
、

古气候变化新的环境示踪手段
。

因此
,

本文理论计算了 G a (H Zo )6 3 + 、

G a (o H )2
+ 、

G a o H Z+ 、

G a (o H )3

和 G a( O H )4
一

等水溶液的物种的分馏系数和含稼丰度较大的一些矿物的分馏系数 (三水铝石
、

明矾石
、

蒙脱石
、

闪锌矿等 )
。

研究方法采用 u er y 模型或称之为 iB ge ile
s
en

一

M ay er 公式 ( 19 47 ) 的量子化学计算方法
。

计算方法

采用最广泛应用的 B 3 L Y P 方法来对矿物和溶液分子簇进行结构优化和频率计算
。

三水铝石
、

明矾石
、

蒙脱石
、

闪锌矿等含稼矿物的结构模拟和频率计算采用体积可变的分子簇方法 ( v v C M )
。

模拟含 G a

水溶液时采用的是水滴法来进行结构优化和频率计算
。

进而
,

通过 U er y 模型获得不 同物种的 P R F R 值

随温度的变化情况
,

从而得出不同物质之间的平衡分馏参数
。
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